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SAMENVATTING
Een deelgebied van het onderzoek naar materialen betreft de studie van opper-
vlakken. Chemische reacties en processen aan oppervlakken spelen een belangrijke
rol in het dagelijks leven.
Een bekend voorbeeld van een reactie die aan een oppervlak optreedt is het
roesten van ijzer. Deze ongewenste eigenschap wordt in roeswrij staal voorkomen
door de toevoeging van kleine hoeveelheden van o.a. koolstof (C), chroom (Cr) en
mangaan (Mn).
Gewenste reacties vinden plaats in autokatalysatoren, waarin aan oppervlakken van
de metalen platina (Pt), palladium (Pd) en rhodium (Rh) schadelijke uitlaatgassen
worden omgezet in onschadelijke gassen.
In de chemische industrie wordt op grote schaal gebruit gemaakt van oppervlakken
als katalysator om reacties te versnellen, bijvoorbeeld voor de produktie van
kunstmest of voor het kraken van ruwe aardolie.
De eerste stap in een reactie aan een oppervlak is de adsorptie van moleculen.
Factoren die de reactiesnelheid bepalen zijn o.a. de hoeveelheid die op het opper-
vlak adsorbeert en de kans dat een molecule bij botsing met het oppervlak daarop
blijft zitten. Het is dan ook van belang om de bedekkingsgraad van een oppervlak
te kunnen bepalen.
Vele methoden zijn beschikbaar om oppervlakken te bestuderen, waarbij gebruik
wordt gemaakt van fotonen, elektronen, atomen en ionen. Wij hebben adsorptie op
oppervlakken onderzocht met behulp van ionenverstrooiing (Low Energy Recoil
Scattering, LERS), waarbij het oppervlak met 5 keV Ar* ionen wordt beschoten, en
ionen en atomen in een vluchttijdmeting worden gedetecteerd, met name de deeltjes
die van het oppervlak af worden geschoten (recoils). Voordelen van LERS zijn de
relatief eenvoudige opstelling en het feit dat het te onderzoeken oppervlak re-
latief weinig wordt beschadigd doordat de benodigde hoeveelheid ionen beperkt is.
De opstelling voor LERS bestaat uit een ionenbron voor de produktie van een bun-
del enkelvoudig geladen edelgasionen, een magnetische analysator om de juiste
ionen voor de bundel te selecteren, en een botsingskamer met een trefplaatje (het
oppervlak) en de detector. Voordat de ionenbundel de botsingskamer binnengaat,
passeeÍ deze een zogenaamde chopper, zodat een gepulste bundel wordt verkregen.
Het te onderzoeken oppervlak is gemonteerd op een manipulator, waardoor de
botsingsgeometrie kan worden gevarieerd.
De verstrooiing van ionen aan oppervlakken kan worden beschreven met behulp van
de Thomas-Fermi-Molière potentiaal, een afgeschermde Coulomb potentiaal, die de
wisselwerking tussen twee deeltjes beschrijft. Hiermee kunnen de botsingsdoor-
sneden voor gereflecteerde projectielen en voor de recoils worden berekend. Door-
dat de deeltjesdichtheid aan oppervlakken hoog is, treden er verschijnselen op
waardoor het aantal deeldes dat het oppervlak in een bepaalde richting verlaat
sterk is afgenomen of toegenomen. Atomem aan het oppervlak kunnen in de schaduw
van andere atomen liggen (shadowing) of door andere atomen worden geblokkeerd
(blocking) waardoor de opbrengst wordt verlaagd, of juist in een bepaalde richting
worden verstrooid (focusing) waardoor een hogere opbrengst ontstaat. Deze effecten
moeten in rekening worden gebracht brj de keuze van een geschikte botsings-
geometrie en bij de interpretatie van de metingen.
Adsorptie van moleculen op oppervlakken kan op verschillende manieren plaats-
vinden. In het single-site model is de kans dat een molecule dat met het oppervlak
botst op het oppervlak blijft evenredig met het niet bedekte deel van het opper-
vlak. Wanneer de kans dat een molecule op het oppervlak blijft bij lage bedekkin-
gen constant is doordat het eerst een voorlopige plaats (een precursor positie)
inneemt, is er sprake van adsorptie volgens het zogenaamde precursor model.
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Om de bruikbaarheid van LERS voor het bepalen van adsorbaatbedekkingen van opper-
vlak te onderzoeken e1 
_de.meest geschikte omstandigheden vast te ste'ílen is dd'ad-sorptie van toolmonoxide (Co)^op eel 
_gggq gedefiriieerd ptatina-áppervi"t-iptdrjllbestudeerd. De adsorptie van. Co-op Pt(lll) ií door andeie groepèn -et ueei u"í-schillende methodes onderzocht en áaard'oor'_zeer goed bekení o^it systeem-i; d;"ook- zeer geschikt voor. ijkmetingen. CO adsorbeá op pt(i1l) met" hei -ói""ot"
|oo$.gc.trt 9p. Irer oppervlak mer Íer c-atoom naar het'oppàtaft toe. Dà ;;il;i"Dedel(kmg-bu kamertemperatuur bedraagt 0.5 monolaag (ML)-(l ML correspondeert metI co 
.mqlgcule per oppervlakte-a1oom), waarbij ae "màtecítèn geordend 'rt;;;ig;;,een 
. 
c(4x2) pafioon. De adsorptie 
_ 
vindt plaais volgens het precursor irodel. " Deplakkans, de kans dat een Co- molecule áat. met hJt ópp"*rut uótii aaarop-'uulrt
zitten,. 
. 
is ongeveer So =^0.8_2 voor een schoon opp"óiut en neemt vanaf eenbedekkine van onseveei 0.20 ML af ror nul bij verzadigïngruèa"*lng.Om LERS te kuinen gebruiken o- udtorluutbedekkingen van oppervlakken te bepalen
werden voor de meest geschikte 
.geometrie d_e volgënde voorwaarden gesteld-' f"neerste. m.o9t 
.de opbrengsr van recoil deeldes (c en ó) evenredig ziin mËt oe 
-onoei_
:iy,:Tg:ryn9. .Daarnaast mag .de .opbrengsr van gereflecteerde projectieren iÀr),qle 
.wordt g?brYrkt- .om de recoil yield te norrneren, niet te veei ierand"ten' aí,runcue van de bedekkrng, zodat de verhouding van deze opbrengsten, die als maatyo9.. 
.q" oppervlakte.-bedekking wordr. gebruik[ zoveel -og'.tiit -tineáir i, rn"i--êbedekkin-g. Het voordeel..van hét 
-gebruik-va.n de verhouding íu" a" opbr"ngrten Éàu"n
*^*::l,t^,:P.:.lqrr1n alteen is dát deze git qé1 enr.ei spËctro- r.ari *óríen t"o-;onathankelrJk van de bundelintensiteit. Het bleek dat àan deze eisen go"a ïerà
Xoldu*. voor een geometrie mer een invalshoek ,V = ljt À totul" verstrooihoeku = JU-. Een azimuth-richting langs een atoorffij óp het oppervlak met een ond",linge afstand tussen de atomen van 4.8t Á ut."Ë uet t g"sói,ïtt dan de riirrli"!--."tde korte onderlinge afstand van Z.7B A.
De voor co verkre_gen resurtaten zrjn toegepast om de adsorptie van ethyleen(CzH+) en benzeen (CuÉu) op her pt(llti opp".ïtát rc o;de;ek;n.
Eerst hebben we de,1d.r9tprr" van crHo op pt(rll) bij kamertemperaruur bekeken.over de maximate bedekkinlsgraad van" trèt'p(rrl)^"f0"*t"o ;.t irHo u"rtà"i É"""eend-rlidigheid: zowel d9 wqardé 0.", = 0.25 ML als'O.j Mf_ *orA"n meerdere malen inde literatuur senoemd. uit onië meringen bleek een ,"."uaigi"grb"a;kkd-';;;0'26 ! 0.0-2 M-L, in goede ou.i""nti.t-irg -"t de laagste van oe rwee lireraruur-
I1T1"_! De ,adsorptie uln ethyleen op 
- 
het pt(t t t) "ïppervrat bteek her besroescnreven te Kunnen worden met het Drecursor m^odel, waarul de plakkans op een
lc!t99n. gppervlak So = 0.7 t 0.1 bedraagt en afneemt uunuï ..n' bedekking van0.165 +  0 .015 ML.  '
ui, 9: verhouding van de^op-bren-gsten van recoil H en c en de vergelijking daarvanmet die verhoudins voor cuHu, die__ongeveer aan elkaar-g"ttjk 
"rjn,"nátte"n *" A;conclusie dat CrHo-adsorbeert" uïi órÍr. '-
Tenslotte hebben we de adsorptie van CuH. op Pt onderzocht, eveneens met het doelde..plakkans en de verzadigingsbedekkin! ïe..'bepalen. oo[ ioá. ae uerràaigi;g;Ë;_dekking,van cuH^u^o_q f(ilÍ) íorden inïe literátuur verschirenoe *aaroen;;;;ilà.vanërend tussen 0.053 ML en 0.5 ML.
we vonden dat de maximale hoeveelheid c op het oppervlak nagenoeg elijk was aandie voor GH,, wat yoor cuHu neerkomt op 
.een vèizadigingsb"eaeuin! ;un O.bg t0'01 ML. Óok voor benzeen" rierd de adsorptie op het Pt(l l1) oppervlak het bestebeschreven door het precursor model, en we^l -.t'""n-pl"i.L;Á van ongeveer s^ =0.65 + 0.05 voor een-schoon oppervlak en vanaf ;"; t"d;kki"g';b.g;ï'ó.ór faiafnemend naar nul.
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